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Demande internationale n° PCT/BE99/00084 



I. Base du rapport 

1 . En ce qui concerne les elements de la demande internationale (/es feuilles de remplacement qui ont ete remises 
a I'office r^cepteur en rgponse a une invitation faite conforme'ment a I'articie 14 sont considerees dans le present 
rapport comme "initialement depose' es" et ne sont pas jointes en annexe au rapport puisqu'eiles ne contiennent 
pas de modifications (regies 70. 16 et 70.17)): 

Description, pages: 

1-8 version initiale 

Revendications, N°: 

1-11 version initiale 

Dessins, feuilles: 

1/3-3/3 version initiale 

2. En ce qui concerne la langue, tous les Elements indiqu6s ci-dessus 6taient a la disposition de I'administration ou 
lui ont ete remis dans la langue dans laquelle la demande internationale a ete deposee, sauf indication contraire 
donnee sous ce point. 

Ces elements etaient a la disposition de I'administration ou lui ont et6 remis dans la langue suivante: , qui est : 

□ la langue d'une traduction remise aux fins de ia recherche internationale (selon la regie 23.1 (b)). 

□ la langue de publication de la demande internationale (selon la regie 48.3(b)). 

□ la langue de la traduction remise aux fins de I'examen preliminaire internationale (selon la regie 55.2 ou 
55.3). 

3. En ce qui concerne les sequences de nucleotides ou d'acide amines divulguees dans la demande 
internationale (le cas echeant), I'examen preliminaire internationale a 6te effectue sur la base du listage des 
sequences : 

□ contenu dans la demande internationale, sous forme ecrite. 

□ depose avec la demande internationale, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

□ remis ulterieurement a I'administration, sous forme ecrite. 

□ remis ulterieurement a I'administration, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

□ La declaration, selon laquelle le listage des sequences par ecrit et fourni ulterieurement ne va pas au-dela 
de la divulgation faite dans la demande telle que deposee, a 6te fournie. 

□ La declaration, selon laquelle les informations enregistr6es sous dechiffrable par ordinateur sont identiques a 
celles du listages des sequences Presente par ecrit, a ete fournie. 

4. Les modifications ont entraTne I'annulation : 
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□ de la description, pages : 

□ des revendications, n 08 : 

□ des dessins, feuilles : 

5. □ Le present rapport a ete formule abstraction faite (de certaines) des modifications, qui ont ete considerees 
comme allant au-dela de 1'expose de I'invention tel qu'il a ete depose, comme il est indique ci-apres (regie 
70.2(c)) : 

(Toute feuille de remplacement comportant des modifications de cette nature doit etre indiquee au point 1 et 
annexee au present rapport) 



6. Observations complementaires, le cas echeant : 



V. Declaration motivee selon I'article 35(2) quant a la nouveaute, I'activite inventive et la possibility 
d'application industrielle; citations et explications a I'appui de cette declaration 

1. Declaration 

Nouveaute Oui : Revendications 1 -1 1 

Non : Revendications 

Activite inventive Oui : Revendications 1 -1 1 

Non : Revendications 

Possibility d'application industrielle Oui : Revendications 1 -1 1 

Non : Revendications 



2. Citations et explications 
voir feuille separee 



VII. Irregularites dans la demande internationale 

Les irregularites suivantes, concernant la forme, ou le contenu de la demande internationale, ont ete constatees : 
voir feuille separee 
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Concernant le point V 

Declaration motivee selon Particle 35(2) quant a la nouveaute, I'activite inventiv 
et la possibility d'application industrielle; citations et explications a I'appui de 
cette declaration 

II est fait reference aux documents suivants: 
D1: EP.A. 0 760 519 et 
D2: FR.A. 2 765 383. 

1. NOUVEAUTE 

Le demandeur considere comme etat de la technique le procede MIMAS et ses 
variantes, illustre par la figure 1 et decrit dans la description de la p.1 , I.23 a la p.2, 1.1 1 . 
II s'agit d'un procede de fabrication de combustible nucleaire MOX, developpe par la 
deposante, qui consiste en une micronisation par broyage d'une seule fraction du 
melange final et utilise deux etapes de melange d'oxydes successives pour permettre 
une homogeneisation isotopique et pour tirer parti de I'usage de poudre U0 2 coulable. 

Le document D1 , qui est considere comme etant I'etat de la technique le plus 
proche de I'objet de la revendication 1 , decrit (col.1, I.3-8; de la col. 3, I.43 a la col. 5, 
I.7; col.7, I.24-39; les exemples 1 et 2, col. 10, L36-57 et col.11, I.22-34 et les 
revendications 1,2,13,15) un procede de fabrication de pastilles de combustible 
nucleaire d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 comprenant: 

- un dosage et un premier melange de poudres de Pu0 2 et/ou d'U0 2 et/ou de 
rebuts de fabrication de combustible, 

- une micronisation/broyage et un tamisage force (melange tamise-force de ce 
premier melange), 

- un nouveau dosage et un second melange du premier melange ainsi traite, 
d'U0 2 (le melange calibre est ensuite dilue par brassage mecanique dans un 
melangeur avec la meme poudre d'U0 2 pour obtenir un second melange d'U0 2 et de 
Pu0 2 ...), 

- une addition et un melange d'agents de lubrification et/ou de controle de porosite 
en combinaison avec I'etape du second melange (0.3% massique de porogene puis 
0.3% massique de lubrifiant sont melanges a la poudre par brassage mecanique), 

- un pastillage du second melange et 

- un frittage des pastilles ainsi formees. 
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L'objet de la revendication 1 se distingue du precede connu par les 
caracteristiques de la revendication 1, 1.18-23, e'est-a-dire en ce que le procede 
revendique comprend en outre, pour au moins une partie des poudres d*U0 2 : 

- une selection dU0 2 non coulable et 

- un traitement mecanique de granulation de celui-ci/rU0 2 , de maniere a le rendre 
coulable, avant de I'utiliser ainsi granule dans au moins le second melange. 

L'objet de la revendication 1 et des revendications dependantes 2-1 1 est done 
nouveau selon I'Art. 33 2) PCT. 

2. ACTIVITE INVENTIVE (approche probleme-solution) 
2.1 Probleme 

Le probleme objectif, que se propose de resoudre la et l'objet de la presente 
demande (cf. la description p.1, 1.6,7 et 1.23-29) sont plus precis que ceux vises par le 
procede MIMAS (cf. la description de la p.2, 1.28 a la p.4, 1.2). En effet, l'objet de la 
presente demande vise a diversifier les sources de poudre de U0 2 pour la fabrication 
de pastilles de combustible MOX par des procedes du type ou derives du procede 
MIMAS, qui par definition mettent en oeuvre des poudres de U0 2 coulables. Or, les 
procedes industriels de production de poudres de U0 2 coulables ont I'inconvenient 
majeur de produire de grande quantites d'effluents liquides qu'il y a lieu de traiter avant 
decharge (cf. la description de la p.2, 1.12-28). Afin de s'affranchir de la dependance de 
la production de poudres de U0 2 coulables le demandeur a developpe un procede de 
fabrication de combustible MOX a partir de U0 2 , en poudre ou sous une autre forme, 
non coulable, ce qui suppose un traitement mecanique de granulation de l'U0 2 , de 
maniere a le rendre coulable, avant de I'utiliser ainsi granule dans au moins le second 
melange. 

Aucun des documents accessibles ne pose ce probleme. En effet, les problemes 
poses dans et l'objet de D1 (cf. col. 3, 1. 8-40) et les problemes poses dans et l'objet de 
de D2 (cf. de la p.2, 1.1 a la p.3, I.24) sont differents de ceux de la presente demande. 

2.2Solution 

Les solutions proposees par les documents D1 et D2 n'apportent pas de solution 
au probleme pose dans la presente demande. En effet, aucun des documents D1 et D2 
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consideres individuellement ou en une combinaison de leur enseignement ne 
suggere/nt I'objet de la revendication 1 et en particulier ses caracteristiques, 1.18-23, 
qui permettent de resoudre le probleme pose. D1 mentionne seulement que, dans les 
deux variantes du procede qu'il propose, une poudre d'oxyde mixte (U,Pu)0 2 de 
recyclage, obtenue par broyage des rebuts de fabrication, peut etre ajoutee dans 
I'etape a) et/ou dans I'etape d), mais il ne mentionne ni ne suggere I'apport d'au moins 
une partie des poudres de U0 2 sous forme d'U0 2 non coulable etc... (cf. 1.18-23 de la 
revendication 1). 

2.3En consequence, I'objet de la revendication 1 et de ses revendications directement 
ou indirectement dependantes 2-1 1 implique une activite inventive au sens de ('Article 
33 3) PCT. 

Concernant le point VII 

Irregularites dans la demande Internationale 

1 .Dans la description, p.3, 1.12, il convient de rectifier ainsi "... endommagees 

2. La revendication independante 1 n'est pas presentees en deux parties comme prevu 
par la regie 6.3 b) PCT, alors qu'une telle presentation semblerait appropriee en 
I'espece, les caracteristiques connues en combinaison de I'etat de la technique 
(document D1) figurant dans le preambule (regie 6.3 b) i) PCT) et les caracteristiques 
restantes figurant dans la partie caracterisante (regie 6.3 b) ii) PCT) (cf. le point V 1 .). 

La revendication independante 1 devrait done etre reformulee en consequence. Si 
le deposant est neanmoins d'avis que la presentation en deux parties est inappropriee, 
il devrait faire connaitre ses raisons. En outre, il devrait s'assurer que la description 
montre clairement quelles caracteristiques de I'objet de la revendication 1 ont deja ete 
divulguees combinees entre elles dans le document D+ (cf. Directives PCT, lll-2.3a). 

3. Contrairement a ce qu'exige la regie 5.1 a) ii) PCT, la description n'indique pas I'etat 
de la technique anterieure pertinent expose dans le document D1 et ne cite pas ce 
document. 
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and is transmitted to the applicant according to Article 36. 

2. This REPORT consists of a total of 6 sheets, including this cover sheet. 

| | This re P° rt is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 
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3. This report contains indications relating to the following items: fifjQr* I/A 
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I2SI 


II 
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IV 
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V 




VI 
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VII 




VIII 


□ 



ty*J vpfr 

Basis of the report "* J p n <<J 

Priority V* 7 

'On 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

dfationfanH L e vn^n^ P rt der Articl * 35 < 2 ) *' ith re e ard t0 novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement KH 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 
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International application No. 

PCT/BE99/00084 



I. Basis of the report 



1 . With regard to the elements of the international application:* 
| | the international application as originally filed 
the description: 

pages l-8_ 

pages 

pages 



, as originally filed 

, filed with the demand 



, filed with the letter of 



the claims: 

pages 

pages 

pages 

pages 



1-11 



, as originally filed 

, as amended (together with any statement under Article 19 
, filed with the demand 



. , filed with the letter of 



the drawings: 

pages 

pages 

pages 



1/3-3/3 



, as originally filed 

, filed with the demand 



. , filed with the letter of 



I I the sequence listing part of the description: 
pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

_ , filed with the demand 



. , filed with the letter of 



2. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
i the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language _____ which is- 

□ the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 

U 

the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

__ the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55 2 and/ 
or 55.3). 

3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
I preliminary examination was carried out on tht: basis of the sequence listing- imemauonai 

□ contained in the international application in written form. 

□ filed together with the international application in computer readable form 

□ furnished subsequently to this Authority in written form 

□ furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

□ The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

□ The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been furnished. 

The amendments have resulted in the cancellation of: 

□ 

the description, pages 

□ 

the claims, Nos. 

□ the drawings, sheets/fig 



5. □ Th ' S r ?? rt I ,as , been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to eo 
beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

* ^Ih^lrf^Z^ h ^ e ^f ur f hed to < he receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
and 70 17) originally filed and are not annexed to this report since they do not contain amendments (Rule 70.16 

' Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item 1 and annexed to this report. 



Form PCT/IPEA/409 (Box 1) (July 1998) 



• r 



INTERNATIONAL PlHciMINARY EXAMINATION REPORT 



itemational application No. 
PCT/BE 99/00084 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



1. Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (IA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-11 



1-11 



1-11 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

Reference is made to the following documents: 



Dl: EP-A-0 760 519 
D2: FR-A-2 765 383 



1. NOVELTY 

The applicant considers that the MIMAS method and the 
variants thereof, as illustrated in Figure 1 and described 
on page 1, line 23 to page 2, line 11 of the description, 
represents the prior art. This is a method for producing 
an MOX nuclear fuel, developed by the applicant, 
comprising the step of micronising a single fraction of 
the end mixture and two successive steps of mixing oxides 
in order to achieve isotopic homogenisat ion and to allow 
for the optimal use of flowable U0 2 powder. 

Document Dl, which is considered the prior art closest to 
the subject matter of Claim 1, describes (Column 1, lines 
3-8; from Column 3, line 43 to Column 5, line 7; Column 7, 
lines 24-39; Examples 1 and 2, Column 10, lines 36-57 and 
Column 11, lines 22-34 and Claims 1, 2, 13, 15), a method 
for producing mixed oxide (U,Pu)0 2 nuclear fuel pellets 
including : 

- metering and initial mixing of Pu0 2 and/or U0 2 powders 
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and/or fuel production waste materials, 

- micronising/milling and forced screening of said first 
mixture (forced-screened mixture of said first mixture), 

- subsequent metering and mixing of the first mixture of 
U0 2 thus processed (the calibrated mixture is thereafter 
diluted via mechanical stirring in a mixer with the same 
UO2 powder to produce a second U0 2 /Pu0 2 mixture...) , 

- addition and mixing of lubricating agents and/or a 
porosity control step carried out in combination with the 
second mixing step (0.3 wt . % of pore-forming material 
followed by 0.3 wt . % of lubricant are mixed to the powder 
via a mechanical stirring process) , 

- pelletising of the second mixture and 

- sintering of the resulting pellets. 



The subject matter of Claim 1 differs from the known 
method by virtue of the features of Claim 1, lines 18-23, 
i.e. in that the claimed method further comprises, at 
least for a portion of the U0 2 powders: 



- a selection of non-flowable U0 2 and 

- a mechanical processing step for granulating the latter 
to make it flowable prior to using said granulate at least 
in the second mixture. 



Therefore, Claim 1 and dependent Claims 2-11 are novel 
under PCT Article 33{2). 



2. INVENTIVE STEP (problem-solution approach): 



2 . 1 Problem 

The objective problem that the present invention aims to 
solve and the subject matter of the present application 
(Cf. the description, page 1, lines 6, 7 and lines 23-29) 
are more specific than those covered by the MIMAS method 
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(cf . the description from page 2, line 28 to page 4, line 
2) . The aim of the present application is to diversify the 
sources of U0 2 powders used to produce MOX fuel pellets 
using MIMAS-type methods or methods derived therefrom, 
which, by definition, use flowable UO2 powders. However, 
the industrial processes for producing flowable U0 2 
powders have the major disadvantage of producing large 
quantities of liquid effluents that need to be treated 
prior to the discharge thereof (cf. the description, page 
2, lines 12-28). In order to obviate the need to use 
flowable U0 2 powders thus produced, the applicant has 
developed a method for producing MOX fuel from U0 2 , 
whether in powder form or in any other non-flowable form, 
which should involve a mechanical processing step for 
granulating the U0 2 to make it flowable prior to the use 
of this granulate at least in the second mixture. 



None of the available documents addresses this problem. 
The problems stated in Dl (cf. Column 3, lines 8-40) and 
those stated in D2 (cf. page 2, line 1 to page 3, line 24) 
differ from those of the present application. 



2 . 2 Solution 

The solutions proposed by Dl and D2 do not provide a 
solution to the problem addressed in the present 
application. None of documents Dl and D2, whether taken 
individually or in combination, suggests the subject 
matter of Claim 1 and in particular the features thereof, 
defined in lines 18-23, that solve the problem addressed. 
Dl only mentions that, in the two alternatives of the 
method proposed, a recycled mixed oxide powder (U,Pu)0 2 
obtained by grinding production waste material, can be 
added in step a) and/or step d) , but does not mention or 
suggest adding at lease a portion of the U0 2 powders in 
the form of non-flowable U0 2 etc... (cf. lines 18-23 of 
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Claim 1) . 

2.3 For this reason, the subject matter of Claim 1 and of 
Claims 2-11, that are directly or indirectly dependent 
thereon, involves an inventive step under the terms of PCT 
Article 33 (3) . 
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VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 



1. The following correction should be made to page 3, 
line 12 of the description: endommagees..." . 

2. Independent Claim 1 has not been drafted in the two- 
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reasons for this should be specified. Moreover, the 
description should clearly indicate which features of the 
subject matter of Claim 1 have already been disclosed, in 
combination, by document Dl (cf. PCT Guidelines, Chapter 
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(57) Abstract: The invention concerns a method for mak- 
ing mixed oxide of (U, Pu)0 2 nuclear fuel pellets which 
consists in: measuring and a first mixing of P11O2 and/or 
UOi powders and/or fuel production waste; micronization 
and forced sieving of said first mixture of UO2 powders and, 
optionally, introducing additives; another measuring and a 
second mixing of the resulting treated mixture; pelleting 
the second mixture; and sintering the resulting pellets. The 
method further consists, for at least part of the U0 2 pow- 
ders, in selecting non-castable UO2 and a mechanical gran- 
ulating processing thereof, so as to make it castable, before 
using the resulting granulated UO2 in at least said second 
mixture. 

(57) Abregl : Proceed de fabrication de pastilles de com- 
bustible nucleaire d* oxyde mixte d' (U, Pu)02, comprenant: 
un dosage et un premier melange de poudres de Pu0 2 et/ou 
d'UOi et/ou de rebuts de fabrication de combustible, une 
micronisation et un tamisage force' de ce premier melange, 
un nouveau dosage et un second melange du premier me- 
lange ainsi traite\ de poudres d'U02 et, dventuellement, de 
rebuts, un ajout d'additifs, un pastillage du second melange, 
et un frittage des pastilles ainsi formees, et comprenant en 
outre, pour au moins une partie des poudres d'U02, une 
selection d*U0 2 non coulable et un traitement mecanique 
de granulation de celui-ci, de maniere a le rendre coulable, 
avant d'utiHser TU02 ainsi granule* dans au moins ledit se- 
cond melange. 
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" Procede de fabrication de pastilles de combustible nucleaire 
5 d'oxvde mixte (U. Pu)Q? a partir de poudre d'UQ 2 non coulable " 

La presente invention concerne un procede de fabrication 
d'oxyde mixte (U, Pu)0 2 a partir de poudres d'U0 2 non coulables. 

La fabrication de combustible pour reacteurs a eau legere, a 
base d'oxydes d'uranium et de plutonium, generalement appele 
10 combustible MOX, a fait I'objet de divers developpements lies a la volonte 
de recycler du plutonium recupere lors du retraitement des combustibles 
uses. 

La fabrication et I'irradiation de combustible MOX dans les 
reacteurs a eau legere sont maintenant considerees comme une solution 

15 pour donner une resistance acceptable a la proliferation du plutonium 
existant sous forme separee des produits de fission, que ce plutonium 
soit d'origine civile ou militaire. 

Plusieurs precedes de fabrication de combustible MOX ont 
ete developpes au cours des deux demieres decennies, certains faisant 

20 appel a un broyage complet des poudres d'U0 2 et de Pu0 2 pour assurer 
un melange intime, d'autres se limitant au broyage d'une fraction 
seulement de ces poudres. 

Le procede MIMAS (acronyme pour Mlcronization and 
MASter blend = micronisation et melange mere) qui a ete developpe par 

25 la deposante de la presente invention (voir figure 1) comporte la 
micronisation par broyage de seulement une fraction du melange final et 
utilise deux melanges successifs pour permettre une homogeneisation 
isotopique et pour tirer parti de Tusage de produits d'entree U0 2 
coulables (notamment pour assurer un bon remplissage des matrices des 

30 presses utilisees pour le pastillage). La mise n oeuvre de poudres d'U0 2 
coulable dans le s cond melange et la limitation du broyage au seul 
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premier melange simplifient fa fabrication (par exemple en evitant des 
operations de precompaction/granulation ou de spheroTdisation du 
melange d'oxyde mixte) et ont grandement simplifie, au debut de son 
industrialisation, la qualification du combustible MOX par les utilisateurs 
5 et I'obtention des autorisations aupres des Autorites de Surete Nucleaire 
(grace a la similitude de comportement de ce combustible MOX et du 
combustible UO2). 

Diverses variantes du procede MIMAS ont ete appliquees, 
sous des appellations parfois differentes de MIMAS, mais toutes sont 

10 caracterisees par deux melanges successifs dont le second met en 
ceuvre de rU0 2 couiable. 

L'U02 qui sert de matiere premiere a la fabrication du 
combustible a uranium enrichi et, dans la grande majorite des cas, a la 
fabrication du combustible MOX est obtenu par conversion d'hexafluorure 

15 d'uranium. II existe des procedes industriels de conversion qui produisent 
de fa poudre d'U0 2 couiable. C'est le cas notamment de deux procedes 
industriels de conversion par voie humide, connus dans le metier sous 
les noms respectifs d"'AUC" t d'apres le produit intermediate (le 
"AmmoniumUranyl Carbonate"), et de "TU2", d'apres I'unite de 

20 transformation d'uranium dans laquelle est effectuee la conversion. Un 
des inconvenients de ces procedes de conversion par voie humide est fa 
production d'une grande quantite d'effluents liquides qu'il y a lieu de 
traiter avant decharge. Les procedes de conversion par voie humide, 
dont certains ne produisent pas d'U0 2 couiable, sont progressivement 

25 remplaces par des procedes par voie seche qui permettent de recycler 
les effluents gazeux, mais qui produisent generalement de la poudre 
d'U0 2 non couiable. 

Dans le but de diversifier les sources de poudre d'U0 2 pour 
la fabrication de combustible MOX par des procedes de type MIMAS, il 

30 est done utile de pouvoir mettre en ceuvre des poudres d'U0 2 non 
coulables. 
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On connalt des precedes de conditionnement de poudre 
d , U0 2 non coulable pour la transformer en un granule d'U0 2 coulable et 
done de proprietes adequates pour alimenter une presse de pastillage. 
Divers procedes mecaniques de granulation, tels que precompaction - 
5 granulation ou agglomeration - spheroTdisation ont ete developpes et 
sont employes industriellement dans les usines de fabrication de 
combustible U0 2 . 

L'experience a montre que ces procedes de granulation 
produisent des granules de resistance mecanique insuffisante pour une 
10 realisation correcte du second melange qui caracterise les procedes 
MIMAS et similaires. Dans les conditions optimales d'operation du 
second melangeur, les granules sont endommages et la coulabilite du 
melange secondare est alteree : les pastilles de combustible qui en 
resultent presentent des defauts importants (variability excessive des 

15 caracteristiques physiques du produit, defauts localises de retrait 
differentiel, etc.). Alternativement, si le mode de fonctionnement du 
second melangeur ou si I'appareillage mis en oeuvre pour le second 
melange est adapte de facon a realiser un brassage doux des poudres a 
melanger, I'uniformite de distribution du plutonium au sein du combustible 

20 peut etre alteree et les pastilles MOX ainsi produites ne repondent pas 
toujours aux criteres de variabilite maximale de teneur en plutonium. 

Afin d'eviter les inconvenients enonces ci-dessus, le 
procede de fabrication de combustible MOX a partir de poudre d'U0 2 non 
coulable, objet de I'invention, comprend un traitement mecanique de 

25 granulation de la poudre d'U0 2 non coulable, qui ne modifie pas les 
proprietes chimiques (telles que la stcechiometrie) et morphologiques 
(telles que la grosseur des grains) de la poudre d'U0 2l mais qui permet 
neanmoins d'assurer a celle-ci une resistance mecanique et une 
coulabilite necessaires pour mener a bien respectivement les operations 

30 de second melange et de pastillage. 

On s'affranchit ainsi de la necessite d'alimenter les 
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procedes de type MIMAS en poudres d'U0 2 coulables en tant que 

matieres premieres. 

Suivant un mode de realisation avantageux de I'invention, 

on prend de TU02 non coulable dont une partie alimente telle quelle le 
5 premier melange et une partie est soumise a un traitement de granulation 

avant d'alimenter le second melange. 

En variante, a titre d'exemple non limitatif, ledit traitement 

de granulation peut aussi etre applique a la fraction d'U02 non coulable 

alimentant le premier melange. 
10 Afin d'eviter I'inconvenient susdit de resistance mecanique 

insuffisante d'U0 2 granule par un des procedes de conditionnement 

habituels, le traitement mecanique selon I'invention est realise soit par un 

forcage de la poudre d'U02 non coulable a travers un tamis ou grille soit 

par une compression en comprimes de cette poudre a une pression 
15 elevee, telle que requise pour obtenir des proprietes de non-friabilite 

adequates, suivie d'un concassage desdits comprimes. Le cas echeant, 

on peut ajouter au prealable a la poudre d'U0 2 un (ou des) agent(s) liant 

et/ou lubrifiant. 

D'autres details et particularites de I'invention ressortiront 
20 des revendications, et de la description des dessins, qui sont annexees 
au present memoire et qui illustrent, a titre d'exempies non limitatifs, le 
precede de fabrication suivant I'invention. 

La figure 1 montre schematiquement les etapes de la 
fabrication de combustible mixte suivant un precede connu du type 
25 MIMAS. 

La figure 2 montre schematiquement des etapes d'une 
fabrication de combustible d'oxyde mixte suivant un procede de 
I'invention. 

La figure 3 montre schematiquement des variantes du 
30 procede suivant I'invention. 

Dans les differentes figures, les memes notations de 
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reference designent des elements identiques ou analogues. 

Le procede de I'invention pour ('utilisation de poudre d'U0 2 
non coulable comprend a la base un procede de fabrication de pastilles 
de combustible d'oxyde mixte d'(U, Pu)0 2 c'est-a-dire dans I'ensembie 
5 (figure 2) : 

- un dosage et un premier melange (etape 1 ) de poudres de Pu0 2 et/ou 
de poudres d'UC>2 et/ou de rebuts de fabrication de combustible, 

- une micronisation (etape 2) de ce premier melange, en particulier par 
broyage, et un tamisage force (etape 3) de son produit, par exemple a 

1 0 travers une maiile de 250 urn, 

- un nouveau dosage et un second melange (etape 4) du premier 
melange ainsi traite, d'U0 2 et, le cas echeant, de rebuts de fabrication 
de combustible, 

- une addition, et un melange avec le second melange obtenu, 
15 d'agent(s) de lubrification et/ou de controle de la porosite (etape 5), 

cette derniere etape pouvant etre combinee totalement ou 
partiellement avec I'etape 4, 

- une compression (etape 6) du second melange en des pastilles a 
I'aide de presses (pastillage), et 

20 - un frittage (etape 7) des pastilles ainsi formees, de preference sous 
atmosphere d'argon (ou d'azote) et d'hydrogene humidifies. 

Ce procede de fabrication de pastilles de combustible 
d'oxyde mixte peut encore comprendre usuellement, pour les pastilles 
ainsi obtenues, des etapes de : 
25 - rectification a sec (etape 8), 

- tri d'aspect (etape 9), 

- mise a longueur (etape 10), 

- mise sous gaine des pastilles et soudage de celle-ci sous la forme de 
crayons de combustible (etape 1 1 , figure 1 ), 

30 - pressurisation des crayons, 

- centrales non destructifs des crayons (etape 12), et 
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- assemblage des crayons (etape 13). 

Ledit procede de I'invention comprend de plus (figure 2) un 
traitement mecanique de granulation prealable de tout ou partie de ril02 
non coulable (etape 29). Ce traitement peut comprendre par exemple : 
5 - soit (figure 3) des etapes de compression en comprimes (etape 30) de 
rUC>2 non coulable et de concassage de ces comprimes (etape 31) et, 
le cas echeant, de tamisage (etape 32) de la matiere concassee pour 
former des granules coulabies de proprietes adequates pour etre 
incorpores, en tant que constituant de base dans le second melange 
10 (etape 4) ou, en variante, dans les deux melanges (etapes 1 et 4), tout 
en gardant la composition chimique et la taille de grain originates de 
rU0 2 de depart, 

- soit une etape d'agglomeration/precompaction/granulation par forcage 
de la poudre d'U02 non coulable a travers un tamis ou grille (etape 

15 29), la quantite d'additif(s), la maille du tamis ou grille et la pression 
exercee sur la poudre etant ajustees pour former des granules 
possedant les proprietes adequates decrites ci-dessus. 

Quelques parametras, qui ne sont pas limitatifs, du procede 
de fabrication de pastilles sont donnes ci-apres a titre d'exemple : 
20 - travail par lots et par campagne plutot qu'en continu, 

- teneur en plutonium du premier melange : 20 a 40% (etape 1), 

- broyage (etape 4) par quantite de 60 kg pendant une duree minimale 
effective de 5 heures, 

- utilisation de poudres d'U0 2 non coulabies en provenance d'une 
25 conversion par voie humide (par exemple : poudre ex-ADU ou 

diuranate d'ammonium) ou d'une conversion par voie seche (connues 
de Phomme du metier), 

- addition de 0,2 a 0,5 % de stearate de zinc et de 0 a 1 % cfagent 
porogene A2B (connu de I'homme du metier), 

30 - compression de pastillage (etape 6) a une pression entre 400 et 700 
MPa, 
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- frittage (etape 7) d'au moins 4 heures a une temperature comprise 
ehtre 1600 et 1760°C, sous une ambiance d'argon avec 5% 
d'hydrogene et un rapport H 2 /H 2 0 de 10 a 30, 

- rectification sans centre (centerless) a sec (etape 8). 

5 A titre d'exemple non limitatif, la compression de I'etape 30 

peut etre realisee a une pression comprise entre 50 et 200 MPa, a 
adapter selon les caracteristiques de ia poudre non coulable. Ces 
pressions sont done plus elevees que les pressions de granulation (4 a 
10 MPa) generalement utilisees dans les usines de fabrication de 
10 combustible nucleaire U0 2 . Du liant et/ou lubrifiant, bien connus de 
Thomme de metier, peuvent etre incorpores avant compression dans la 
poudre d'U0 2 non coulable : a titre d'exemple non limitatif, la 
compression peut ainsi etre effectuee a une pression comprise entre 40 
et100 MPa. 

15 A titre d'exemple non limitatif aussi, le concassage des 

comprimes precites peut etre realise dans un ou plusieurs broyeurs a 
machoires ou a rouleaux, d'ouverture 200-250 urn. Ce concassage peut 
etre suivi d'un tamisage si le concasseur laisse ou risque de laisser 
passer des granules de taille superieure a 250 urn. Les fines resultant 

20 eventuellement du concassage peuvent utilement etre incorporees a titre 
de matiere premiere dans le premier melange (etape 1). 

A titre d'exemple non limitatif encore, le forcage a travers un 
tamis (etape 29) peut etre realise dans un appareil du genre utilise dans 
les procedes de type MIMAS (etape 3) pour conditionner le premier 

25 melange (apres la micronisation de I'etape 2) et avant le second melange 
(etape 4). De tels appareils, qui combinent ragglomeration/pre- 
compaction en amont du tamis, et la maltrise de la taille maximale des 
granules par passage a travers ce meme tamis peuvent produire 
directement des granules de caracteristiques souhaitees. 

30 L'experience a montre a la deposante qu'une poudre non 

coulable traitee selon le procede objet de I'invention peut etre utilisee 
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dans les dispositifs existants de fabrication MOX, moyennant un 
ajustement des parametres de ta seconde operation de melange (etape 
4), du pastillage (etape 6) et du frittage (etape 7), dans les limites 
d'ajustement utilisees en routine pour optimiser le procede de fabrication 
5 en fonction des caracteristiques des diverses poudres d'U02 coulables 
utilisees pour la fabrication du combustible MOX. 

Le procede de I'invention permet done d'elargir la gamme 
des poudres d'U0 2 qui peuvent etre mises en ceuvre pour la fabrication 
du combustible MOX, sans perdre le benefice de la similitude entre le 
10 combustible MOX produit suivant I'invention et le combustible U0 2 
fabrique industriellement, par les procedes connus a ce jour, a partir 
d'une meme poudre d'U02 non coulable. 

II doit etre entendu que la presente invention n'est en 
aucune facon limitee aux formes de realisation decrites ci-dessus et que 
1 5 bien des modifications, peuvent y etre apportees sans sortir du cadre des 
revendications donnees ci-dessous. 

Le procede de conditionnement de TU02 non coulable peut 
notamment s'appliquer a de TU02 provenant d'une conversion autre que 
ia conversion d'hexafluorure d'uranium en UO2. 
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Revendications 

5 1. Procede de fabrication de pastilles de combustible 

nucleaire d'oxyde mixte d'(U, Pu)0 2l 

- comprenant : 

* un dosage et un premier melange (1) de poudres de PUO2 et/ou d'U0 2 
et/ou de rebuts de fabrication de combustible, 

1 0 * une micronisation (2) et un tamisage force (3) de ce premier melange, 

* un nouveau dosage et un second melange (4) du premier melange 
ainsi traite, d'U02 et, eventuellement, de rebuts, 

* une addition et un melange d'agents de lubrification et/ou de controle 
de porosite (5), separement ou en combinaison avec I'etape du 

1 5 second melange (4), 

* un pastillage (6) du second melange, et 

* un frittage (7) des pastilles ainsi formees, et 

- comprenant en outre, pour au moins une partie des poudres 
d'UOz : 

20 * une selection d'U0 2 non coulable et 

* un traitement mecanique (29) de granulation de celui-ci, de maniere a 
le rendre coulable, avant d'utiliser l'U0 2 ainsi granule dans au moins 
ledit second melange. 

2. Procede suivant la revendication 1, caracterise en ce 
25 qu'il comprend pour ledit traitement de granulation : 

* une compression (30) de rU0 2 non coulable en comprimes a une 
pression superieure a celles utilisees pour la granulation usuelle 
d'U0 2 , 

* un concassage (31) des comprimes obtenus, jusqu'a former une 
30 matiere concassee coulable, et 

* une utilisation d'au moins une partie de cette matiere concassee 
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coulable pour ledit second melange (4). 

3. Precede suivant ia revendication 2, caracterise en ce 
que la compression (30) est realisee a une pression comprise entre 40 et 
200 MPa. 

5 4. Procede suivant la revendication 2, caracterise en ce 

que Ton utilise pour I'etape de concassage (31) un broyeur a machoires 
ou a cylindres. 

5. Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 4, caracterise en ce qu'il comprend de plus une selection de 

10 granulomere par tamisage (32) de l'U02 granule, avant son utilisation. 

6. Procede suivant la revendication 5, caracterise en ce 
que, par le tamisage (32), on separe rUC>2 granule en au moins deux 
fractions de granulomeres differentes, la fraction la plus fine pouvant 
etre introduite dans le premier melange (1) precite tandis que I'autre est 

15 incorporee dans le second melange (4). 

7. Procede suivant la revendication 1, caracterise en ce 
qu'il comprend, pour effectuer ladite granulation de rUC>2 non coulable, 
un forcage de celui-ci a travers une grille ou tamis, la quantite d*additif(s), 
la maille du tamis ou grille et la pression exercee sur la poudre etant 

20 ajustees pour former des granules possedant les proprietes adequates. 

8. Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 7, caracterise en ce que, pour ladite granulation de l'U02 non coulable, 
on ajoute a celui-ci un lubrifiant. 

9. Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 
25 a 8 t caracterise en ce que, pour ladite granulation de l'U0 2 non coulable, 

on ajoute a celui-ci un liant. 

10. Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 9, caracterise en ce que Ton effectue le frittage (7) des pastilles de 
combustible dans une atmosphere d'argon et d'hydrogene, a une 

30 temperature comprise entre 1600 et 1760°C, I'argon pouvant etre 
remplace par de I'azote. 
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1 1 . Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 
a 10, caracterise en ce que, au cours du frittage (7), on ajuste la pression 
partielle d'oxygene, de preference par un ajustement du rapport H 2 /H 2 0 
dans le gaz de balayage, pour ameliorer I'interdiffusion des oxydes Pu02 
5 et U0 2 . 
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